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論    文    の    要    旨 
 
 高い生体適合性などのため水を溶媒とするゲル（ハイドロゲル）が高い関心を集めている．ハ
イドロゲルは構成するネットワークの結合状態や結合に応じて非常に多様な性質を持つことが知
られているが，これらを制御することは一般には一定の手間を要する．本研究では，シャープレ
スによって提唱された「クリックケミストリー」を利用することによって多様なゲルを合成し，
その物性評価を行っている．  
 本論文の第二章では，互いに干渉し合わないクリック反応性をもつよう設計した化合物を出発
原料とすることにより，化学結合で構成された二つのネットワークが相互貫入した構造を持つゲ
ルを一気に合成できることを報告している．相互貫入しないそれぞれのネットワークのみを持つ
ゲルと得られたゲルの力学特性を比較し，得られた相互貫入ゲルが優れた力学特性（強靱さ）を
持つ事を示している．出発原料の系統的変更により架橋点間分子量を変化させて，物性への影響
を明らかにしている． 
第三章と第四章では，ドゥ・ジェンヌによって提案された，架橋点が可動のゲルである環動ゲ
ルを取り扱っている．環動ゲルでは，架橋点が環状分子を鎖状分子が貫く形で実現されている．
環動ゲルは架橋点が可動でトポロジカルに拘束されているのみのため，変形の自由度が高く，大
変形に耐えるが，一般に合成が難しい．本研究では反応性のシクロデキストリンと高分子の錯形
成（シクロデキストリン環を高分子鎖が貫入する構造を取る事）を事前に水溶液中で行い，クリ
ック反応を行うことにより架橋と高分子鎖の端処理を一気に行い環動ゲルを合成している．第三
章ではこうして合成した環動ゲルと共有結合で架橋された物性の比較を行い，環動ゲルの優れた
力学特性を確認している．第四章では，架橋点環に架橋に関与しないシクロデキストリンを持つ
環動ゲルを合成し，架橋に関わらないシクロデキストリン分子のエントロピー弾性の影響を検討
している． 
第五章では，クリック反応により両親媒性のトリブロックコポリマーを合成し，水に溶かした際
に形成される物理ゲルの物性を調べている．疎水部に様々な長さの側鎖を導入して両親媒性の程
度を変化させることによって，粘弾性やそれを支配する分子運動の緩和時間が精密に制御できる
ことを示している． 
第六章では，疎水性のポリ（プロピレンオキシド）コアをもつコアシェル型イオン性コアセルベ
ートゲルの合成と物性評価を行い，コアシェル部（架橋部）のサイズが大きな温度依存性を持つ
ことを見出している．ドラッグデリバリーシステムへの展開を視野に，薬物放出挙動も調べてい
る． 
第七章では上記の結果をまとめるとともに，本研究の位置づけや今後の展望が手短に述べられて
いる． 
 
 
審    査    の    要    旨 
 
〔批評〕 
 本論文では，クリックケミストリーを駆使することにより多様な架橋様式を持つハイドロゲル
が簡便に合成できることを示すとともに，それらについて粘弾性をはじめとする物性を明らかに
してその架橋構造との関係を議論したものである．出発分子の合理的設計によって多様なゲルを
クリックケミストリーにより簡便・効率的に合成できることを示したことが最も有意義であろう．
とくに，相互貫入ネットワークを持つゲルの合成が可能であることを示したことは，適切な設計
によりさらに複雑なネットワーク構造を一挙に構築できる可能性を示したものであり，今後の展
開が期待できる．また，環動ゲルの合成において（トポロジカルな）架橋とロタキサン構造を安
定化するための終端処理を一気に行ったことには分子設計上の工夫が認められる．物性測定とそ
の解釈は標準的な水準を超えないものと認められるが，得られたネットワーク構造が期待通りの
ものであったことを確認するには十分であり，クリックケミストリーの応用を主要な内容とする
本研究の性格からして，許容されるレベルであると判断できる．ドラッグデリバリーなどを試行
した部分は，取り上げた薬物の必然性などにより詳しい意義づけがあって良いが，端緒的な試み
としては許容できる． 
 以上のように，本論文は，ゲルの物性制御に関する包括的な視点を持ちつつ，クリックケミス
トリーの応用により多様なネットワーク構造が簡便かつ効率的に合成できることを実証した研究
として基礎科学的な価値を持つとともに，応用的な可能性をも示したものと総括できる． 
 
 
〔最終試験結果〕 
 平成 30年 3月 3日，数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と，著者に論文について説明を求め，関連事項につき質疑応答を行った．その結果、審査委員全
員によって，合格と判定された． 
 
〔結論〕 
 上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき，著者は博士（理学）の学位を受けるに十分
な資格を有するものと認める． 
 
